Modelling reversibility of central European mountain lakes from acidification: Part II ? the Tatra Mountains by Kopácek, J. et al.
Modelling reversibility of central European mountain
lakes from acidification: Part II ? the Tatra Mountains
J. Kopa´cek, B. J. Cosby, V. Majer, E. Stuchl´ık, J. Vesely´
To cite this version:
J. Kopa´cek, B. J. Cosby, V. Majer, E. Stuchl´ık, J. Vesely´. Modelling reversibility of central
European mountain lakes from acidification: Part II ? the Tatra Mountains. Hydrology and
Earth System Sciences Discussions, European Geosciences Union, 2003, 7 (4), pp.510-524.
<hal-00304895>
HAL Id: hal-00304895
https://hal.archives-ouvertes.fr/hal-00304895
Submitted on 1 Jan 2003
HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.
L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destine´e au de´poˆt et a` la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publie´s ou non,
e´manant des e´tablissements d’enseignement et de
recherche franc¸ais ou e´trangers, des laboratoires
publics ou prive´s.
	
	
		

	
 	 
 
	

	 	
	
			

	
				
	
	
 !
"#$
	
					 !"!#$$%%&"'(	)*#+

,+-	.)	-)	/#	)/0%
*#1		)1		"!2&%%3#& *#+

,+-		
		#)/!$%3#*#+

.-		+	#	4("	+"5#
66*

	
				


  !"#$	   %& && ' 	  	$
!				%()*&**&	&*+*	,
,"	$-	,./	
	, /0

 		
 			,  /$
	
	,	!
 $ 	',		,, 			   %()* %1(*#
 %1(*&*%*#$			,	 !2%*34%3156#		
70

  %84)&56 # 	 	 923&4&56 #
7  *%(56 #


  *4&)56 #$	
,$	
		!
9
7


	+4(&
&(43&

*4%%
*4&&56
 	
 	,
70

 	%4&%56,
					 &***#$	,	'
		$		%1+* *4%56#&*%*$
" 	 '	,		'	 		
	 	
	  	   $: ,     %)4(*56    	  
		6
,,			,		
$
.
	


	


7
	

	
 	 
  ! 		"#
	
 	 $

%$
 
!	
 & ! 	!	
 # 
#
 
 # #  	
 

 ' 
 	

 


	# 
	()*+ ,-
	
(	./

	
	# 	
#
	


 ..0	
1 	-23	 /"	4	

 		 	-5
	!
 	
	#
# 6 	 $  
	
 	
.
7
8#
#
	&	!5	!
	!	
 !! 
 #
	
 + ,-	 

())*. /
 	
  	 
 
 

	
 ! $	
	
0797	:":'	:+	
 

5  	  
	 !  
 
 
 	
	


$				 


6 

	
 
	
!	
0	
1
;<	
())*	$5	

	
$	$
	


	

!	

			-+ ,-	

.

	!	
	#!			-!
!5
5 	
=( >	!	
&!
	
#	
	 	6'7	7		

"

	
	
	


 #!

		

+ ,-	
.	 		
		5&			!	-	
.
	 !	"	   #		$ 
	#$  #  %&''(	) 

05
()	

$()*	
	()*


	
!# 	?


	$@8A

 	  		 	-  & !  	

		.'	 '?
 

	
 5&

	
&
!	
&	

	
    $ #   BC 8A.  


	
!?
:'?
!	 	!#


	 
	-#	
	
& 
	

5-	
	
	

 		 
	5.
#	- 
	 
5	
&#
	$	 
	
	&
	

 
	!		 	
	!5	&
	!

	 
+ ,-	
(	.
7
8#
	 
	-	&
&
	!
	#
	
!##	 	

5#
	
.
/
3	//"6/77$	
(	  

		

	-5	
!#

& 	
 
  	 
 D
 !  		
"#
	
. #	
 ! !##  
 ! 
	 
$	

	!
	
	5##!
$#3
'>7())).


	

		"#
	
	#		
&	->3
$(E)(E'	
 	4	
.
 	-  !  # ;F
GH	
$&
;H2 I# 	5 I2 JK	&G J62 	

	
	
-	#	

	 	
		"#
	
    
	
 ! $
	

	.	-5!	
	!((L 

				-		
.(	

$	! &##+ ,-	
#M-())2
+ ,-	
.J6J	-	
&	
	&	

#	
	 	6'75;HI	
J	-
	   	$
	 $#!!
  #
 
	!	
 	-.;HJ6	
J	-	#	

#
 	!	!5I


.
	4 	 		 	 &
 

	$ (.
	
!	-#$5
(*	

	.....	$&#  
!5	!
 
	@(*	...	
&		!
			 
D
5	
-
$	  &5 
2 




	
	

	
	
5
 	 &	
  	 
	5 
	 $



 	!
"	
	
	
#
.
3
	 		&	!	 
	5	
	


	
5		$#
	( = C	 
 	
! 	 	
!$&	
.	-
!!
 
	&!	
5	 

	5!(N;HLN	$(.


/
;HI	
J6	
	 5	-

!		4	
	

	D
	!#
 
	&!	 
	5	
!5	


		

 $	
(+ ,-
	

 .		
	
!
#M- 	 
  	
+ ,- #
 #$. 		.
&		
 		
!  5
	
  ! 	
 	  5 	
 5	
O
K
#	 &		
5
	
7H" 
.7H" 		5
5	
 		&	!
	
 
!	
&	 
	5	
	
-

	
.	
5

		

&	# ! 	  		  

 	  	
#	
5
		$##
!&
	
. 		
			!

	-	
5
$	
	
3	/"	4	
	
	$
	
$+ ,-	

 .
6 
  	  
	55 #
& 
     	$ 	
 5 	

$	$
	

. !5.(.L 
 	
 !!
P 	(CQ7&	
!CCC-. 5	
	55
 
	
	
	

!.LR.
	
	
!.(R.*


	D
.	
%	
	 	!	 

&	$5
	
(8-*8-

	&		
5	
	$%	
	$6(N

	&	.$		#	
!	 
5	RCN
(CN
	&	$
$	 	
%	
	$
7	@CN5	

$#
!"'		

+(RN.	$


7='	5	5

(>()	

	
D
	
&		$*R
(

	D
.
 
	
		5##	#	RL
$5#!	


!P( 
	
	 $5

	
5!#


		

&	. !!

&	$5
>-5	&	!(-
.   	  
	
	
 &	# 	
 %	

	 		
$		#	
 		$5	 

.)R.R)L8-	
R(N &$#7='
	
	
		

	 (LR5 .I   	& 5
	#
 
	
!	

$#

	 
;HI	
J6	
#
	  
!	
!	
			!	 

	5
	
	$(.
# 		 
		!	

5

$	% 
	
65
())*.  
 % 
5 
#5 !
	 	
	 
?



	

	
!R(S.
7H"  ! !
  	 
 	
	
5	
(-
	
	
&	$5

	
-
	
.7H"
 
5	  		$ 
  	
 #
	




	
			  !"#$#%&$
 !'()()*'+!&'))

 
    

, $-)./ /012/3 /03345 /01./1 /01.66
7 $-)./ 366341 366164 361230 36124.
$!!  31/8 14./ 3684 10.2
! 16 /31 .1 118 11
9	
  311 162 1. /1
 
 86 12 14 64
:	

  124 180 180 1/3
;  1/3 158 158 131
;  605 660 622 6/1

<
9 
 34 25 11 18



	
  3/6/ 3561 3586 3656
= > 54 // 53 56
 > 81 34 85 16
+	* > 13 30 18 26
 
)	
  66. 611 662 630
: > 86 86 86 86
=  325 3.0 /82 5/8
?	  33 55 30 166
<9
	 @ 43 01 4/ 00
< > 5/ 5/ 116 54
 > 13 1/ 35 12
, > 5. 52 /6 62
 > 34 33 3. 3/
A)B


 @ 166 166 166 166
)B

9	 @ 3/ 3. 34 ,(
A)B

9	 @ 13 13 13 13
  .8 .8 .8 .8
<	  40 152 160 /.0
,	  86 48 ./ 3.5
+!<",	  12 1. 15 14
;		 #$
	/		,$
:		,7< &**&#,		

/=
$
	 !	"	   #		$ 
	#$  #  %&''(	) 

% !$		#	
55	@5>!

J6	

	
	$(.

I		
5	 
!;HJ6	
J	-
!+ ,-	
#M- ())+ ,-	

	
#M-#
 #$.			
		
IJ	-
! 	

$ ()*
-
 	 
. ()) 	

#M-#
 #$.		.	-5	 
		
$5
 $?$./
()*R()) 
	

5
		
T$	 	
	  	
 $	 	
 	
6 $ 	
	$ 
    	
 
#& # 
 		 	 
  . 
 ())


	
 !	4 
 	& $
 	
	 $ 

		  	
6 	 	
 
I ()*.6'7	 $

$	

	
###.
"	
	
		#!	-5	
	
		5		!	 
$!	
	!
()) 	 &
 $+ ,- 	
 #M- ()) 	

+ ,-	
 &.

		


7#
$#- 
5		#		
	
-
J	-#
 	2	...
())R 
#M-	
#
 #$.			
				
5	


  	2 (C 	... 
  ())R())*  
J
	 
. ())2"?J6U7# 
())).H
 
5		#	-	
	G3
#
  	2 (* 	... 
  ())R  
#M-#
 #$.		.
>
()*R

 $#-  
 
 

 &	-	  ! 
7 - 	
 &	-	 /
#
#	@-#5! 		"#
	
		

&	
!*.
(*LR

$#- 
!?

'


	
'?


		"#
	
!+ ,-	

(		
$	
	##
 


> 




&	-		
	

'
	

	# .

7	
07
 
5#!$	-#
 

	

$#
!
#	#.$	-#

&	#!7	
07 
.L	
(8
 &5#$#- 


()C 	
 8#	 5  !  #
 &. 

$#
! 
#	 #   	7	
07
 
5		#$  
	


()CR( 1.(.	#	

7
	
07 
5 		$5

$&	
	$7 -	
57	
07

R.L8P.(	
R(.(8
P.C &
()*R .

	!
 
#!!##
RC 
			

#
(
	


	
#
C.	
 

!	
' #
5
R( 5	
	#$  
		
 &

&

	# 	

	

3	
7DU #$	
&	-		8#$

$# 3 '>7 ())).  !
	  	5	#$	#	  
!
	
' #


	# 
	 
	

LCN*CN!


0()).
 & 
!?

'

	
'?



 
0
40
80
120
160
1850 1900 1950 2000 2050
Year
D
ep
o
sit
ion
 
(m
eq
 
m
-
2  
yr
-
1 )
S-tot S-b Cl-tot BC-tot
0
20
40
60
80
1850 1900 1950 2000 2050
Year
NO3-tot NO3-b NH4-tot NH4-b
;,$%$	
				
		
	  	 !"#$%	

	
	
		

		"#
	
 (. .( 	
 ((.L8 2
J
	
()) 
()N(LN	
LN!
$#- 

())CR())L .&	#
5#	

 
!	5
&	$5
(.	
(.!?

'

7	
07	

$5
(.	
(.C!'?

. 

!	5 	   !  () 	
 ()* 	
 5
&	#  
	$#- 
&$!
() 	
 	! .
  	  
5	 
 #!$#- 
	
 
!	1.
(.
/
		  	
5		#
		-#.	$5
  	
	
	
		!
-	
	G3	
!
.*R(.#M-#
 #$		.6-	
	G3
	

#	  	
&	!.)	
(.(

()LR 	
	&	!(.(		!
&	-6	 ! 
5	 #  	 
	&	 

	
#.	&	
  	
!		
5		
	
5	#	
 (!&	


#
 	
 

  	 !  #
	
 	

 & 7D 	
 V		4 ().  !
#!5 5	 	#   
 *CN ! 	
  	
J	4D	-())L.#
			$(
5#	
	
!5(*LRC .
	
	



"6/7&
$7$	
(5	
	$	#
	&		  
!
())R 	-5	!()*R
;H	
J6()*R	
())RI 
	
!		$(	
.
	$	
		5!!	!5=
"

	
I	
 
	
 ! >  	
 	 
6?

#$ 	
 	$ 
	
 ! 	
>6
 %+66	
+665		
!0	
1	-3	/"	4	

5

	
	
	$8#	
	#

	
!
	
	
6!	

	
		

	$.
!	
!10043666	 
 *	)&: 
	)
!)B

,B

	
"
 	10.4(		 3663)
C	 
? 
  ! 1

   "#
        

< D@ .34 .00 1161 30/ 164 1/0
 D@ .6 .1 2. 25 32 5/
, D@ .4 185 162 08 34 20
 D@ 14 3. 14 50 1. 54
,E

 D@ 6. 18 12 1. 330 5/4
)B

 D@ 54/ 83/ 5/. /53 /8/ 882
< D@ // 5. 5. 58 58 48
,B

 D@ 3.0 586 358 50 120 316
? D@ 62 13 62 6/ F16 F16
	E 236 211 284 834 /8. /2.
+
	
D 665 664 665 608 F661 F661
(B< D 1/6 180 114 165 136G .6G
+,< D@ 32 31 24 H3 H35 H1.
$%&
)B

 > 185 1165 56/ 181/
,B

 > 1010 55 3838 2823
>	,		$
	 !	"	   #		$ 
	#$  #  %&''(	) 

		


	 
!?

7'?

'

	

07
	
5	  	5

1.(.6
$


!/
#	U&#
#


 #

	#!	
 
	
' #


	# .H	
	 
!?

	
'?

5	P 	
P 8
  & 
 		"#
	
 	
'

 
5	@8
(*L1.(.
&	#5		
$	!
>	
'

	
 .	 
!'

5&#$
&
$!()C#	
	
		#
!	
	

	
!- 
 	

	
 	#
		!	 
D
.
  	#
5	

&
$



! () 
# 

 

## ! 
!()
#	
5	!$
	!())	

()CC5
		"#
	
5
			
	
	
 	-
&	-		
3	
 &;F#-()).
7
8#

$#
!	
#
!	
		'

 

		 $	$
	!(*()C.#	
#	
	'

 

		"#
	
#$&

	$$!()C	
5

1. (.
6 
 #!?

	
'?


		
#
	()C	

&	 #
()*
  &	%#!(	
C8AA !
$#-	
(C	
8AA!	 
.

	
'

 
5	
	
	!'?


	! ()C $#'>' 
	    ! &

	
 

 I/'9'?

>':'

>'  

##  #   1. (.  	 I/'
 
	
'?>'='>'	
	5>	

>! &$5
()C	
()*.
I#
  ()) 	  
 # !  	
I/'
	$ CN	
@CN  L 	
L8AA
 &
	.%  
!
?

 	
 '?

 
 ( C( 	
 (* 8AA
 &#
!	
!	

%'  #
 
$#32'>7
())) 
  
	 #  # $
 
 	
	
	 &
!	8#	
		"#
	

1. (. /
 
	  #
 
 	!'

 


	# 5	
(		
!##

	!'
 
	
	# @C
8AA.6#
 (  ?

'

 	
'?


 
 
  		"#
	
 # 	 &
 		$
()C1.(.
$

 ?
 	 
 	! 	#	
 	
 	%#
	 
	 	&	!.C.8	
!
..*8- &.
			

	5	!		$	
!$	#
	 
	%	55	
?

	 

	!	#	
!   
$&	$5
?

  
	
 
>	-


	
#
$ 	!	
 	

	 ..  		 $#
 	
   	%.
7
8#
  # 	 5	 ! 
 
	$	
  # # 	 

	

8#		#
>	-

	
!?



()* 	
 ()). ! &	# ! ?

 	%#
	 
 	 	 5 	
	$ #	 
$&

	-5	5@!#!&>
!(8-	
	#	 
		
	$ (. # 	  	
 # 	  	
	&
	
 		 		 
!?



1	
6%	

$#$	


.	
 $5


	
!	
	
 	
7 
 		  3P.( # 

	
 	
!	
	



	
			$&5..	

	
"W ())*. ! &	# ! ?

	%#
	 
	 	55>!5
	 

	

0	
1"	4	
.
!!
5	
	
557H"

	

!	
7
	 
	

!@!.LR(
-.
0	#%	
	$?

 	#  
'?9	G


 +-I<4?
  ! 1
 () 
 

	G * J< 5636)
 J< 3836)
<B

		 * > 66/664
 > 65.650
	

 * H 32
	

  H 822
	

 * H 8.
	

  H 80/
	

 * H 46
) +BE

*  06
++ *  .8
+E+ *  166
	
	
		

$
		
 ! 	
	 $#
 '&,- 	 

())L5	#!#
 !5
# 	 
$##$#$4

		
	!	
	.
%	 

'
	
#!	5	 

!!

$5
' 
 #&	 
	
 # 	-$ 	


!	
	

$	

7$
	
(.'$	
!'

	#$&
$7='	.7H"&	#
!7='	
	
&	$5
(J6	

(*I
. 	7='	5 $	$

   
  () 	 	 ! 
 
 
	
##	&' 
	

#!5 + ,- 	 
 (	. 5 ..

!	
	
C5! 
	
-!&	'?

	
!!#


	
.())*	.
			 	!		
 		 &		 ' 

	!()C1.(.	
		&	#	
		

	$!			

$'..	
 	
# 	-
! '  
		
 	 !  	
 '  .
'&  	
 $ # !  $&
	

	-5	.
		

7='	
		
	

	5#	$&
	 
		
	
	-5	

	
!
'?

. /
	 	
 	
	&  	 	  	5
5# 
	$   #	
 !  $&  	
&		
 	
  #
  		 $#
 !'?




	

	-5	#.$
	!5=
(  		
=/
()	

$()*!#


5'?



	
>S8
(L
	 
			-.		 
!I/'
&	$5
	
C8.. R -
	#
(*CR()C 1.(.5
'?

	
#	>	


I/'
	

	 $	
!I/'
 
5
	
>	-./
 
()*
>	-'?



	
5	
	CLS8
	 
	-	
5

  	
I/'

	

  	

+ ,-	
())L. 	
#	&
5	$!	
$'."!
 '

5	 $	$

!	
	
	
	&	
8#&	
	#
!'?


	
!

	#
		
!	

'!5$
!	
.	I/' 
5	
@(8
()*1.(	
	
I/'

5	P 8..P N!I/'
 
	5
!5	 
			

+ ,-	
(	.7
8#

$	!
	
	-5	 
	
$
#	#
	$!			

$'5	

 >
#		.
J	
 & !!=7#
 

	
 !'?
 

	 
	-%$	&		$5 
	
 		 + ,- 	 
 

	

&5	
&	$
	
&	
1..7
8#
 	

		&
#
'?

	
.
/

	


!'5	#
		!#

!	
	
			!5=
1(*LR()C (N# 	-!'?>'5	
	#

 	!	
&5	5
	
 (N# 	- !'

>'5	 	# 
 5
	
.
I/'

	-5	8#	'?>
' 

-	
	
.1()CRC
 (N# 	-!'

>'	
'?

>'5		#


 	!	
&5	5.
'?



	-
	!'?

>'	
'

>
' 

-	
	
		./5		#
		'

>'  	!	
5	
0
10
20
30
40
50
60
Dominant land cover vegetetion
N
O
3-
 
(µ
eq
 
l-1
) 
  >80%    >70%    >70%   30-70%  <30%
     NS     DP+M     M       M+R      R+M
Soil cover in catchment
;,$&$&	 '								
	(	 		 !"		
')*+,'	,	
*"	'*
&*( 	(			*-
(

	 !	"	   #		$ 
	#$  #  %&''(	) 

	$	 	

!$#
	##	.#
	
 	  	 	
 $ 4#! $  !	 	 '




	
P S85##	!#

	 

	-.% 
5-	-#

5
5
'



	
#  )S8 5$&
+ ,-	
())L.
/ #$  	 	  	$& 	
 
 
	
	$		I/'5 	
#	  $& 
 
  
>	- '?




	
.6 
	
 % 	
	

!   $   5 # &
 #
	
.  &	 	 '?

 %  	 $
		5 	 	 	$ !  	
 
		'..	!	
>&5
!$	
$	
 ! '?

  5 	
 
 

		
 	 !  	
' #   	 
&	I/' 

()C.	!	 


'?

 	
 ' 	
  &	 	& $

$&5..#

	
())*$.6

!		&
	
		


	
>#.	D

$#
!	

&	
!'!	D())(.
!	D


  	 ()C 
5  	  
	 

	  
!I/'1.(.6!	
 
!	>	


'$#5  

!!	#		 	


'#  !.
7
8#
 	I/'



 

#! #

-	
T
&	


	#!'
			
	
$


!()C.
&'
(		)	
	

	
'	

#	&	!?

	
'?


	-	$
5		!	
	
+	
.
()*./
	#	
		
!!!
5
	.C	
C.A+	
.()*27#	
.
())*!?

	
'?

 &.0	#$
!	-	 	&5-	
$$#
 	$& # 5 #   
	  
 
	!$&5
.		
!
5				-	
5	$5

	
(N!	-		.#	&	#!
>
	-&	!'?

RLN!'?

	
	5
		
	$#	
!#


	


!	-	
5	  !5# .
/

	'?

	&	#!
>	-&	
!?

55	!		%	

?



	

()*	5#
5


	
 ..  		 $#
 	
 


	
	%.  
5	 5 
 
	
	I	
J	-$#
!	
 
 	
;H	
J6J	-5!&&
>!&	#
! 
>	- ?

 &	 5 ! #
 
	$	
 	$.  
#$ 
 	
#		
!!!
!?

 	
	-5
!#%

	$	

$	
!!#

."&!&	#!

>	-?
&	 
	
!#
	

		5
	5
5	
>	-
./5		#	! 

>	-
&	!?
5		$### .

*
	

	
H	
		
>%	
&!!
!
$		
	

	$		#	
!5

 $ 	 	>	
>  # # 	 
 	


	
8#		#
%	
 	
	-

	
!
	$		
!())R . 5	
 !#
	
	#	 	
#
	

#	&

	$.




	


#	

?



	

			 

	- 
	  		
   
 ! 
$	-#
 & ! ((R(LS8  
 ! ()

#		%#!)R()S8
()*	

*< 	
 
+-I<4?  ! 1

 
   
+&,,
+<  160 168 658 H654
+  H60/ H161 H155 H1/2
+,  H266 H822 H885 H510
+  H481 H2.1 H41. H486

< @ 04 .0 136 55
 @ 8/ 8. // /0
, @ /6 84 23 ./
 @ 61 60 65 63
$#-./01
< > 8. 26 313 //
 > 36 3/ /1 14
, > 5. 54 // 62
 > 31 36 38 10
	
	
		
	

	#


	
!LRS8
.
 	
	
	5	

?



	
$	(	!5
#&!!	>)S81..
	 

	
 !7 
	 
!	

!  $	-#
 

	
 ! @ S8  
	%#&	#!R*S8
()*.6!	 
	
())

	
!7#	$
	RS8$(.
		
'?

!!!?

	
7

 
0
30
60
90
120
1850 1900 1950 2000 2050
SO
42
-  
(µ
eq
 
l-1
)
VW
0
30
60
90
120
1850 1900 1950 2000 2050
SO
42
-  
(µ
eq
 
l-1
)
DS
0
30
60
90
120
1850 1900 1950 2000 2050
SO
42
-  
(µ
eq
 
l-1
)
LA
0
30
60
90
120
1850 1900 1950 2000 2050
Year
SO
42
-  
(µ
eq
 
l-1
)
ST
0
3
6
9
12
1850 1900 1950 2000 2050
Cl
-
 
(µe
q 
l-1
)
VW
0
20
40
60
1850 1900 1950 2000 2050
N
O
3-
 
(µ
eq
 
l-1
)
VW
0
3
6
9
12
1850 1900 1950 2000 2050
Cl
-
 
(µ
eq
 
l-1
)
DS
0
20
40
60
1850 1900 1950 2000 2050
N
O
3-
 
(µ
eq
 
l-1
)
DS
0
3
6
9
12
1850 1900 1950 2000 2050
Cl
-
 
(µe
q 
l-1
)
LA
0
20
40
60
1850 1900 1950 2000 2050
N
O
3-
 
(µ
eq
 
l-1
)
LA
0
3
6
9
12
1850 1900 1950 2000 2050
Year
Cl
-
 
(µe
q 
l-1
)
ST
0
20
40
60
1850 1900 1950 2000 2050
Year
N
O
3-
 
(µ
eq
 
l-1
)
ST
;,$8$"			*"#$%.			
					 !"		/
	-) 	) $ 	
,0112333/(	
	
!2
	 !	"	   #		$ 
	#$  #  %&''(	) 


5	4	 =(	#$	
			
!'?



	

	-#!!
	$!
	
	
'1.	
	#
	

		5  !##  
.7

	
 !
'?

55
	-#
()C	

	 

	 (CRCS8  
  	()*.#

'?


	
	&	P S8	

   	
 	
	 	 	 
 '?




	
 $ (.6 5 
	 
'?

 	
 $
%  	! ( !'
 
 
 
	# 

	1.(	

$#3'>
7())).5&#	

	5	&$$	


	
	##	 #

		!3	

&	-	 	
  7D U #$ 5  #
-



 

		
#
."  $	$ 	##	  #
5


#
!	!5		

	$.
	-  ( & !'?

 

	

		
!C.
	$& 
5$	
	# 
	


!	
	
5#
	$!	 

	
'. &#$&
		 
 
 	 1.  5& # 	 
	$$'	 $	$
	
 	    &# 	. 	
	 $
		5 $ 	 	
 	8#	  .
7	
		
!'# 
	5
	!	
		 
0	
1"	4	

. 	
 ! #	 	
 #
	$#
	$		5

I/' 


&
	'?

	

()C
5 
5	
 

	# H$	

()).7		 $ 	  	 !	 

 
	
'?

  #
 . 	&	 	

#	
 	#
	!B(Q7&	(C	#
 
5
	
$@5-X#	
.(

	'		
	
#'?

	
.
 & 	&	 !  	
'	
' 
 
$	 $	 	 ( 	
 .*L 
 	 

	5	
	
.
	
		!
		"#
	
+ ,-	

 .	
	
 !'
$	$	&

	

		5& 		$	

#	
	   
 !I/' 1. (. 7
8#

		>	>&	

'>

	
	&	
!	
 	
!##'?

	

	
% 	

I/' 
.
6
&	
>	-		
!'#$	#$

	$		&#
!	

	

	 	#	#	>HW		
())$	
56>
#$	
!  #.3 #
  
	
 
 

   	
-

 #
 
  	- 	
   	 $ $
	 

 %	
56%
$
5	#
	

+ ,-	
($.
 	$% 	#
	
 
	
 	
 	 %  !6  	.

	 $	  #& !  	- # 
# $ 
	
 

	
 !  >	
#M-#
 #$		
;H	
IJ	-./

J	-

	
!  #	
 >		
	
	 
			-+ ,-	

. 
#
		&# 	-!'

J	-  $	$ 
$#   $   

$5
    	
 #
 $& '?




	
	
	-#1. .
&	#!	
	-	
	
 5(LR
*S8  	
L.RL.*  & 
(*L. 5
 >
#	 	
	
	-	
5
J	-5
	 
	
	5	
	$(	


 # ! 	
 	 ! 	 #. 


	
 ! & 	
 	$
 I?7  

!	
#
	

	-	$
 

	
!	
#!	
		


@CS8	
$?&	
()*.
0 	
	-5		-	
	 


()C	!

#!	
	
	

	
()*1..
!	
	!	

	
 	 
! 	$
	$#!!
 
#
;HI	
.I#
())	$
	
$#!!
5	>	$
		!	-
	
 
;H	
I
		 >	!	

&	#1..7 	#
$&	

	-	
 
  	-     5


	
.   
  
  	 #  
#
	

 
!'?



	
.


	
!
	#
#!
6

 5 P ( S8  $! ()C 	
 	 
	%#(L	
LS8
I	
 &

 ()*. #
6

 

	
 	&

P (S8
	$#J	-S8.
#		
$&	

	
!	

	
	
	$#
6	&
!I	
J	-

1.C.&

5	-55&
	!
()*

	
!	65

P(.S$(5	 
 	

	
!##$	&!	!		
	-.
	
&

1.>C	
$&

 = (	!	
  (*L ()*
 	!	
 	 ()*  ( 	
  !##
 
(>C5#
	
##
	

	
	
		

 
0
50
100
150
200
1850 1900 1950 2000 2050
BC
 
(µ
eq
 
l-1
)
VW
4.0
5.0
6.0
7.0
1850 1900 1950 2000 2050
pH
VW
0
50
100
150
200
1850 1900 1950 2000 2050
B
C 
(µ
eq
 
l-1
)
DS
4.0
5.0
6.0
7.0
1850 1900 1950 2000 2050
pH
DS
-20
0
20
40
60
80
100
1850 1900 1950 2000 2050
G
ra
n
-
alk
ali
nit
y 
(µ
eq
 
l-1
)
VW
0
50
100
150
200
1850 1900 1950 2000 2050
B
C 
(µ
eq
 
l-1
)
LA
4.0
5.0
6.0
7.0
1850 1900 1950 2000 2050
pH
LA
-20
0
20
40
60
80
100
1850 1900 1950 2000 2050
G
ra
n
-
alk
ali
nit
y 
(µ
eq
 
l-1
)
DS
-20
0
20
40
60
80
100
1850 1900 1950 2000 2050
G
ra
n
-
alk
ali
nit
y 
(µ
eq
 
l-1
)
LA
0
50
100
150
200
1850 1900 1950 2000 2050
Year
BC
 
(µ
eq
 
l-1
)
ST
4.0
5.0
6.0
7.0
1850 1900 1950 2000 2050
Year
pH
ST
-20
0
20
40
60
80
100
1850 1900 1950 2000 2050
Year
G
ra
n
-
alk
ali
nit
y 
(µ
eq
 
l-1
) ST
;,$3$"			*"#$%.							$		)	
		 !"		/	-) 	) $ 	
,0
112333/(	
	!2
		5!	!'

.
!	

 5		$
!	

	



	
!
		

669
?

:'?

:75
		

	$
(R() 	
 R)LS8   &.0 ! 
	
5 
	!$
&	

7?



	
 	
  		 
 
07 	
6




	
1.L.7	

07

	
5
 
#
  
	
!RN!
	

661..1
5!
	
5		5

 

1.L	
5	% !07.
	 !	"	   #		$ 
	#$  #  %&''(	) 

	 %$
-$		#	
!
 $
 	 %    
#
 
  J6
	
	
5
	
5
N	
5*N$		#	
 &	$
(.
 
 
 	-5	 

	
 !
7?

5	(RLS8#
 !	!	

  1. L 	
  
	 ! (RN ! 

	
661..#5	


	-	
!			-5	@CN5
	
% 
! 	 + ,-	
#M-())2
+ ,-	
55$	
$&
		
./

		$			
?


	
'?

 

	
 
 		 	- 	

$
()* 
 	$ 		 	 	&		$ !7?

 	
07


	
 $!  ()*. 
   
	
 !  >	!	
 	-	
 $	 
 
	#
()*

	
!7?

	

6	
		
 


	
!?

	

'?

$#5
	
 
07

	

#
&	#	
#
"6/7#	
.
 
0
5
10
15
20
1850 1900 1950 2000 2050
A
l (µ
m
o
l l
-
1 )
DS
0
5
10
15
20
1850 1900 1950 2000 2050
Year
A
l (µ
m
o
l l
-
1 )
ST
;,$+$"			*"#$%.
							+
'+	
		!	 !"		/
	-) 	) 
$ 	
, 0112333
 
-80
-40
0
40
80 Dep
VW
DS
LA
ST
 SO42-   NO3-     Cl-    HCO3-   H+      BC     NH4+    Alin+

Co
nc
en
tra
tio
n 
(µe
q 
l-1
)
1860-1980s
-80
-40
0
40
80 Dep
VW
DS
LA
ST
 SO42-   NO3-     Cl-    HCO3-   H+      BC     NH4+    Alin+

Co
nc
en
tra
tio
n 
(µe
q 
l-1
)
1980s-2010
;,$) 	
		 	+
	'	
 	
2456
2346	23467626)"#$%. 
	!/(	
	!2
 
-80
-40
0
40
80
Dep
VW
DS
LA
ST
 HCO3-          BC            H+           Aln+             NH4+ 
%
 o
f c
ha
ng
e 
in
S
A
A
 
1860-1980s
-80
-40
0
40
80
Dep
VW
DS
LA
ST
 HCO3-          BC            H+          Aln+             NH4+ 
%
 
o
f c
ha
ng
e 
in 
SA
A
 
1980s-2010
;,$&(	 	
	 ) 
	+	'		
 	
	
				
		##	
 
	
 24562346 	  23467626
+')"#$%. 	!/
(	
	!2
	
	
		



  >	!	
  $	 	#	
5	
N
J6J	-	
5)N
J	-1.
*.	!07!	
>%	

5	 
#

J6	


#

;H	
I 	
 	
 	 	$ 
 
	
.6##	
!07
#
 
!	
	
' 
!	()*
(5	
!	

 
 J6	
1.*
5	&	5	
		$.
	O
$#K
	!!##

	!	
' #


	# #	
 		 & !  $	 	#	
 
 
  J6
	
.&

C5&$		#	
!
J65$@N5	
 >	!	
&.
6
	# 
 ! 	
 %$


	
$		#	
#
	#

	
!##	

8#	!	  

	
  
!%	
	$07 $#
	

$#!!
!&.
#	
	
# 

		!$-5
5 5	
 	. /
 	
   
 

	  
!66 
!$		



!	

# #
! 
>
#! 	#		#	!	
	

()).	#  B)N5
!
 	#	
		!7DU #$	
&	-	

()*CR + ,-	
.#

	   
 ! 07  # $	 

	##	 	
 	
 	
 # 	

 
#	
#	
5 $	$

	
!	
5#
..		
5		
5
5	.
$&!!

$		#	
!5


	 		$ 
!
	
$-

		
#.5& %!
		"#
	

%# $!
		#
!	 5	
-	
#		#!			!!
#$-.

	
	
"6/7#	
!!!#	 

			-%$	#	5		!	

(*LR
()C   
!	
 	
 #
    !

	!	
()C()*	
	()*
(	
	4#
	>	

!
 
0
10
20
30
40
1850 1900 1950 2000 2050
Year
Ba
se
 
sa
tu
ra
tio
n
 
(%
) VW
0
10
20
30
40
1850 1900 1950 2000 2050
Year
Ba
se
 s
at
ur
at
io
n 
(%
) DS
0
10
20
30
40
1850 1900 1950 2000 2050
Year
Ba
se
 
sa
tu
ra
tio
n 
(%
)
ST
0
10
20
30
40
1850 1900 1950 2000 2050
Year
Ba
se
 
sa
tu
ra
tio
n
 
(%
) LA
;,$("			*"#$%.				
 	 	!/	-) 	
) $ 	
,0112333/(	
	!2
	 !	"	   #		$ 
	#$  #  %&''(	) 

(RC .H	#

 	

	-	
 ?

 76 	
 07 

	
 5
	
	$#	$"6/7#	

! '?
 5   %. 
 
 	 
 
!I/'	
	

7='	5

#!!
  % 	
  $& 	
 
 	-5	


	
 !'?
5# 	
 	
	 	# 

	
	

	$	


.
 
	
 	
!'?

5
5$
	
	


-	-;H	

I.1##		>	>&	


'>
	
	&	
!	
 	
'?

	

	
	

	
!66 	
5
	- 	
 $	   
 
 	-5	
 
  	 '
 	
 ;< .
7
8#
 &

'>
	
	
#$%	

!##.
6
   !	 $	 
 
$#
3'>7()))	$
	$#!!

5$>	$	
	
	-	
	
 5
$	-()C	
	()L& &./

	-#	
-	
	
	-	

	
   5 
	  *R( S8  	
 L.RL.
 & 	! (.?
J	-5  
  
!	 
	5
	
	
	 

			-5	
	!!$	!	
 !C.
	
	
	-	
!RS8.
Y#
	&	
	
 
	$	
&!			-			&

!
	!	
..#$#			-2+
	
Z	
())(2		#	 
 (. /  %  	
$	&5	
	$$
	
&		#	
%
		


		$	

$ !	 	 	!!  $	 & 	 !
			-..+	
#

())C2
#
	

(.
"	4	

D 	
-
#

		
	-#-$5
()C	
()*#-	

()*C21	
()).6
	!D 	
-
 
 

()*5=(
	

	-
5  AB L 	
6'7 B C8A  %

 !
D 	
-

 	-5 $5
C	
L	
6'7
$5
	
CS8A	
%

!
	
 	
 	
$5
#$!5> 
	
  
 	-5 PC	
6'7PS8A
#-	
()*C.6
	!	

 

 	  &
 !5	 # $
#!!
!$	&!			-&

# >
#	6'75$$		#
!##&!$		#	
.
	
	
 			
5		
 

55
 4#  $6J=3//7
 	 ;C;>7)>C2 37? "?J6U 

&

 	
7	 3	2';>7)C>
"U
&

34!# 	
7
2
;+(>7>()))>/
#
	U	3	
67U
'.XL()(	
""((	
5&	#	
5
U7?;U=( 4 
&

34 !
# 	
7
2;+(>7>()))>(*.
	
+*<100.I!	
		
*
	
2	,34	" 	556'7.0	
=71004# #8#:1
77:)<$;	 1K04 ,*
IB,*16.		
<
L)?104/MN!&	
I"9:5	7#7(+=!
)!//5H852
< =O ?;< O+ $
;? 3661
 
    	" 

+-I<
; 	8		5/00H814
<<O+7E;=E;100.

	 
*
 

  ?+= 	
 -=
#368H318
(<10./+	
@
*$	<	8&			
324H3./
?O:N!)
C7)
C!M100/
+   P! =
   
E

)!; 554H/4
-L- 1001
 	  
  
     < 7	 
(3=	1H.
- : < I  #$ 100.,

<K,
8&	#	/65H/64
-:7=+BO	<O
+100. I		
"
,I;7Q(8	
	1/5H181
EB--7=
+-*
O, = O  ;
 E 100/ )	  
	
       7	 ,

+>#	581H58/
E+$+;L
($

=1003 , #,)?
# ,#;	30K1003,I#+
B,*5/		
E% O ?  : 3663 ;! 
7	H !	

*


<L

;	 8&	#	321H34/
$ R ,( 1001 ;!  
L		
) *
*@	!	<	(@#	
1258H
12//
	
	
		

$-O1008*@	!
 ! @  I"=  
=&,$ #=5O-7)	
,*RA)+20H.6
 <+ ; O$E ;E )
 ($
(:O(<-
)+E;710.4
:       !
"5	130H1/6
	O)
C7100/<


  
 E
   <L
!
; /0H82
	O)
C7#
#M!S(1002
<
E

 )!" 7    *

; 	/4H88
	OELO)
C7?O#SO100.
;! 
	
<7		
A		584H521
	O)
C7)% !#:%!:3666
?!

()"	520H5.5
	 O#S O  )
C 7 3661 )	
 
9 
=
?
  
 I ;! 1.86H3666
; 	8501H/68
	OA
AELO=!O)
C
73661 ,!	
	
 
	
 *  =	
54.5H5406
	O)
C7#SO)
 O+I
<?OELO# O3663E!
 < 7	    	

#	?(#01H11/
	OO)!E:)
C7
<
 

	


*
*@
#	
L+1002EI"3 3#
> ) M M-* E
:*7L:,*M	H
T*:
120H102
 7 ;L
 ($L*L+ 

EO7$+E+$

=1004 , 
#%(;	//K10045,I#+B/0		
#< =O	O#SO3665
;!   < 7	  
+":IH
=
?; 	8	
/0/H860
,)+#SO3665++;
I"8&B5=)
*7#
0-
7!,R	
,!=)E?!(=L?-
!E
U1002)	
 	    
<7		8&		
	5/45H5/42
B! =- 
 7  ; 10.5 

 
 

*B			3651H3658
)
+$=)73661<
 *!! 
 ) <
#	1538H1556
) 7 - O  = (9 ) E+ 
E+36617	

	  
 
    !  
*
:B<8&		
140H10/
)$V
)+)
;)
;;:;1004	

	>#	
2/H24
)   105. M E
  
#
#W


*
311H336
)
C7)
C!XM? O;N# O
10.87   		 *  
+,+:
>5145H
311I<L
*
7

)
C7+		 :=%C:<<?O	
O:N!;,)SB$
;?
3663 ;   
  *

L	 



 "+-I<  	
#	?(#134H15.

B+;<
-	 1000
B+; 	"
	
	*
<		

..H162
:V
<100.)	


;9	-V	

9		
I"8+=&,
 =8,,	B CD=,C5EE 
;)7$<

A1.8H362
A,7<7 1000     ,  #
7<7	7<77=+I;K
28<!; +:
A,,*R-!
#S OE% O, )+  O
<7 100.
 *
=
  
10./1008"I#	
164H134
#S OE% O , )+ 100.   


=
10./1008"II
#	5
/38H//5
#%I7100/	>-EF E
1 I)=,.6061503/.-;+(A))!881		
)!
$  ;B :+ I =V
;-	
M!=L ;  ?% : 100436


  	  
   
7	5	534H5//
M
   <O  ; )  (
)
 !,#;=3661#

!!!9
10.1  1000<	B	=	% 36620H
366.5
